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摘$ 要$ $ 自放射性碳年龄测定法在 #’(’ 年首次在实验中得以证实以来，长寿命的由宇宙射线产生的放射性核

素痕量分析这一领域，无论是在分析技术还是在可利用的核素种类上，都取得了长足的进步) 它所产生的影响已经

渗透到广泛的科学和技术领域) 文章介绍了一种新的痕量分析方法———原子阱痕量分析（*+,- +.*/ +.*01 *2*34565，
7887）) 这种方法已经用于分析环境样品中的氪 ! "#（半衰期为 &9 万年；同位素含量约为 # : #; !#& ）和氪 ! "<（ 半

衰期为 #;) " 年；同位素含量约为 & : #; !##）核素) 氪 ! "# 主要由宇宙射线产生于大气层上部) 它是理想的测定年代

范围从 < 万年到 #;; 万年的水和冰样品的放射性核素) 另一方面，氪 ! "< 是铀 ! &9< 和钋 ! &9’ 的核裂变产物) 对

氪 ! "< 的同位素含量测定可以用于监督国际核公约的执行情况) 在 7887 中，一个由激光光束和磁场共同产生的

原子阱可以有选择地捕陷特定核素的原子) 被囚禁的原子可以通过观察其荧光来进行探测) 作为 7887 技术的第

一次实际应用，一个国际合作小组确定了撒哈拉沙漠地区 =>?6*2 含水土层中地下水的寿命) 利用 7887 对地下水

寿命的成功测定，标志着放射性氪年龄测定法在地球科学中的广泛应用已经具备了可行性)
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(! 引言

在自然界中存在着许多长寿命的放射性核素，

它们广泛地分布在大气、海洋、地下水以及冰川中)
通过研究这些核素的产生、传输以及衰变过程，人们

可以获取很多有关这些核素所处环境的信息)
$% 世 纪 #% 年 代，美 国 芝 加 哥 大 学 的 *+,,-./

0+112 教授（(3’% 年诺贝尔化学奖得主）和他的合作

者最早在自然界中探测到了由宇宙射线产生的碳 4
(#（半衰期为 &5%% 年），并且将测定这种同位素的

含量用于考古学中［(］) 在大气中，碳 4 (# 的同位素

含量（一种同位素的原子个数占这种元素所有同位

素原子个数之和的比例）为 (% 4($ ) 动物和植物通过

各自的食物链摄取碳元素) 它们体内的碳 4 (# 同位

素含量与大气中的碳 4 (# 同位素含量持平) 而当动

植物的生命终止以后，碳元素的摄取过程停止) 随

着时间的推移，动植物尸骸中的碳 4 (# 也就逐渐减

少，因此通过测量碳 4 (# 的同位素含量，人们可以

确定这些动植物样品的寿命) 而测定样品年代在考

古学中是非常重要的)
碳 4 (# 同样存在于地下水、冰川以及海洋中，

因而测定碳 4 (# 的同位素含量也可以用于地球科

学中［$］) 地下水是非常重要的一种水资源) 尤其是

在干旱和半干旱地区，地下水往往占到所有可利用

水资源的 3%6以上) 利用放射性核素对地下水样品

寿命的测定，能帮助我们解答许多地下水的基本问

题，比如说地下水流向及流速等等) 这些问题对于人

们更好地利用和保护地下水有着非常重要的意义)
冰川被人们称为“地球气候的天然档案”［"］) 在南极

和格陵兰地区，冰川深度可以达到约 #%%% 米，这是

上百万年的积雪所形成的) 在冰层中积存的空气和

杂质颗粒“记录”着过去地球气候的演变过程) 准确

地测定冰层的年代能赋予冰川以及全球气候研究更

多的意义)
比起其他的放射性核素，碳 4 (# 非常适合用来

测定从几千年到几万年的样品寿命) 但由于受到其

半衰期（&5%% 年）的限制，碳 4 (# 只可以用于测定

寿命约 & 万年之内的样品) 这是因为年代更久的样

品中碳 4 (# 的同位素含量非常低（小于 (% 4(&）) 这

不仅使得碳 4 (# 的同位素含量测定非常困难，同时

很小的样品污染都会导致很大的系统误差) 因此，要

测定年代更久的样品，就需要利用半衰期更长的核

素)

氪 4 7(（半衰期约为 $" 万年；同位素含量约为

(% 4($）被认为是测定水和冰样品从 & 万年到 (%% 万

年这一时间段最理想的放射性核素［#］) 氪 4 7( 的形

成机制很简单) 氪 4 7( 主要产生于大气层上部) 宇

宙射线轰击稳定的氪核素（ 如氪 4 7#）可以使一部

分稳定的核素转变为氪 4 7() 而人类控制的核反应

活动对氪 4 7( 的同位素含量影响很小) 作为一种惰

性气体，氪 4 7( 均匀地分布在大气中) 它在大气中

的含量可以认为是恒定的，不随经度纬度的变化而

变化) 这些特性简化了对氪 4 7( 形成、传输以及衰

变过程的分析) 因此与半衰期相同或接近的其他核

素相比，氪 4 7( 更适用于测定寿命从 & 万年到 (%%
万年的样品)

在现今的大气样品中，一般会有另外一种氪的

放射性核素，氪 4 7&（ 半衰期为 (%) 5’ 年；同位素含

量约为 $ 8 (% 4(( ）) 氪 4 7& 是核反应堆中铀 4 $"&
和钋 4 $"3 的裂变产物，它主要是由核燃料处理工

厂排放到大气中的) 从 $% 世纪 &% 年代以来，大气中

氪 4 7& 的同位素含量已经持续增长了 (%% 万倍) 由

于氪 4 7& 是核反应的产物，对它在空气中同位素含

量的测定可以用来监测核工厂的安全性) 另外对大

气中氪 4 7& 同位素含量的定期和不定期的检测，可

以用于监督国际核公约的执行情况［&］)

$! 现有的技术及存在的问题

从上面的介绍我们可以看到，氪 4 7( 在地球科

学中有着非常重要的应用) 但 是，在实验中要准确

测定氪 4 7( 的同位素含量却是一件非常困难的工

作) 氪气在空气中的体积比为一百万分之一，氪 4 7(
的同位素含量约为 (% 4($，而 (0 水中大约可以溶解

&%—(%%90 标准空气（标准状况下，$&:和 ( 个标准

大 气 压 ）) 这 也 就 是 说 ，( 0水 中 仅 有 约( % % % 个

氪 4 7( 原子) 同样在 (;< 冰中仅有约 (%%% 个氪 4
7( 原子)

最早用于发现大气中的氪 47( 并测量其同位素

含量的方法是辐射剂量衰变法（ ,=> ,?@?, A=BCD+C<，

00E）［’］) 00E 是一种通过探测核衰变来测定同位素

含量的方法) 为了降低背景噪声，00E 通常需要在特

别设计的地下实验室中进行) 这样做是因为，一来可

以屏蔽宇宙射线；二来可以排除一般建筑材料中存在

的微量放射性元素的影响) 00E 在短寿命核素（如氪

47&）测量中显示出一定的优势，但在测定长寿命核

素（如氪 47(）时，由于其效率低而非常不实用) 另外，
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前面我们已经提到过，由于现在的氪气样品中存在着

很难分离的氪 !"#，氪 !"# 核衰变造成的背景噪声掩

盖了氪 !"$ 的核衰变信号，因而使 %%& 用于测量氪

!"$ 的同位素含量已经不再可能’
一般来讲，在测量长寿命的同位素含量时，直接

探测原子比探测其衰变更为有效’ 加速器质谱（ ()*
)+,+-(./- 0(11 12+).-/0+.-3，456）就是这样的一种

“数原子”的方法 ’ 456现在已经成为国际上测量

碳 ! $7 同位素含量的标准方法’ 但由于氪 ! "$ 特定

的物理与化学性质，一般的 456 系统并不能应用于

测定氪 ! "$’ 为了解决这个问题，奥地利维也纳大学

的 8(,.+- 9:.1);+-( 教授和他的合作者利用密歇根

州立大学的高能量超导回旋加速器，首次实现了用

456 方法测量氪 ! "$ 的同位素含量并用于地下水

寿命的测定［<］’ 但是，在他们的实验中，探测效率

（在一定时间内，实验所能探测到的氪 ! "$ 原子个

数与样品中所含有的氪 ! "$ 原子个数的比例）还

是偏低，约为 $= !# ’ 统计误差为 $=> 的测量需要

=? #0% 标准氪气样品，这个数量的样品需要从 $@ 吨

的地下水中提取’

AB 原子阱痕量分析

原子阱痕量分析（(./0 .-(2 .-()+ 4C(,31D1，4E*
E4）是一种新的直接探测原子的方法［"—$=］’ 它建立

在激光冷却和捕陷原子的技术基础上［$$］，其基本原

理是利用磁光阱（0(FC+./*/2.D)(, .-(2，5GE）有选择

地捕陷特定核素的原子’ 5GE 是一种有效而且稳定

可靠的原子阱［$H］’ $I"< 年美国贝尔实验室的一个

研究小组首次实现了 5GE’ 由于这项极为出色的工

作，该小组负责人朱棣文（6.+J+C &;:）教授被授予

$II< 年诺贝尔物理学奖’ 5GE 由三对相互垂直，逆

向传送的圆偏振激光束和一个四极磁场构成（ 图

$）’ 5GE 中的原子被束缚在小于 $00 的空间范围

内，囚禁时间可长达几秒钟’ 5GE 在这里就相当于

一个筛择机’ 这种对核素原子的选择性是通过调控

激光的频率来实现的’ 不同种元素或者同一种元素

的不同种核素具有不同的共振频率’ 当激光的频率

调到略低于特定核素的共振频率时，只有这种核素

的原子与激光发生相互作用而被 5GE 捕陷，而其他

元素或核素的原子或者在到达 5GE 之前被反射回

去，或者通过 5GE 而不被捕陷’ 对 5GE 中的原子可

以通过观察其荧光而进行探测’
4EE4 是在 $III 年由美国阿贡国家实验室的

图 $B 三维磁光阱示意图’ 四级磁场由一对线圈产生，

线圈中的电流方向相反

一个小组首次实现的［"］’ 在实验中（图 H），注入到真

空系统中的氪气样品首先通过一个射频放电（ -K*
L-DJ+C LD1);(-F+）区域’ 在这里，一部分的氪原子从

基态被激发到一个亚稳态’ 在不受外界环境的干扰

下，氪原子可以在这个亚稳态上停留约 7=1’ 激光冷

却和捕陷氪原子就是在这个亚稳态上完成的’ 在垂

直于原子束的二维方向上，应用激光冷却亚稳态的

氪原子可以减小原子束的发散角度从而增强原子束

正前方向的强度’ 氪原子然后进入塞曼减速器（M++*
0(C 1,/N+-）’ 在通过的过程中，氪原子的速度从约

A==0 O 1 减小到 H=0 O 1’ 低速氪原子最后被 5GE 所

捕陷’ 一个氪原子一秒钟受激散射 $=< 个光子，其中

的 $>可以被收集，通过空间滤波除去背景散射光，

然后再聚焦到一个探测器上’ 一个氪原子在 5GE 中

存在时间平均超过 $1’ 在一个 @=01 的探测周期中，

对单个氪原子的探测可以获得信噪比为 7# 以上的

单原子信号（图 A）’ 在实验过程中，主真空泵为分子

泵，5GE 腔体中真空度为 $= !" E/--（$E/-- P $’ AA Q
$=HR(）’

图 HB 4EE4 系统示意图

利用激光光谱方法进行放射性核素痕量分析已

·!"#·

特约专稿



! "# 卷（$%%& 年）’ 期

图 "! 单个原子的探测

有将近 #% 年的历史，在对环境样品中的氪 ( )* 的

分析中也取得了一定限度的成功［*%］+ 与过去的激光

方法相比较，,--, 具有更好的选择性，这种选择性

不受其他核素或元素的影响+ 这是因为，第一，在

./- 中，氪原子被束缚在一个很小的空间范围内

（半径约为 %+ &00），这就为空间滤波除去背景散射

光创造了条件；第二，氪原子在 ./- 中的速度被冷

却到小于 *0 1 2，因而多普勒频宽可以忽略不计；第

三，氪原子在 ./- 中可以存在相对较长的时间（ 大

于 *2），这就有充足的时间来进行实验探测+
*333 年，,--, 首次成功地用于探测大气样品

中的氪 ( )* 和氪 ( )&，从而验证了这种方法应用于

地球科学的可能性+ 在第一代的 ,--, 系统中，探测

效率约为 *% (4，这也就限定了系统的实际应用范

围+ 为了能够将 ,--, 技术真正应用在测定地下水

寿命，系统的探测效率就需要大幅度的提高，因此在

第一代的基础上，阿贡国家实验室的这个小组对系

统进行了大规模的改进和完善+ 目前，第二代系统的

探测效率 为 $ 5 *% (#，系 统 所 需 的 样 品 数 量 仅 为

%6 *07 标准氪气+ 第二代系统已经达到了实际测定

地下水样品中氪 ( )* 同位素含量的要求+

#! ,--, 的应用

在样品寿命的测定中，样品寿命定义为：从水或

冰在地表与空气隔绝开始计时，一旦它们与大气停

止接触，氪 ( )* 的同位素含量就开始减小+ 我们可

以用下面这个公式来表示这个过程：

!（ "）# !% 8
$" % !，

其中 ! 是氪 ( )* 的寿命（ 约 "" 万年，半衰期的 *+ #
倍）；!%是大气中氪 ( )* 同位素含量；!（ "）是样品

中氪 ( )* 同位素含量；" 是样品的寿命+
在 实 验 中 ，氪 ( )* 同 位 素 含 量 是 通 过 测 量

氪 ( )* 的计数率（ 在一定的时间内，一种核素的原

子被 ./- 捕陷并被探测到的个数）和另外一种已

知同位素含量的氪核素的计数率的比率来确定的+
而样品寿命是由样品中氪 ( )* 同位素含量和大气

中氪 ( )* 同位素含量的比率决定的+ 从理论上讲，

任何一种稳定的氪的核素（ 如氪 ( )"，同位素含量

为 **6 &9）都可以用来作为氪 ( )* 的比较核素+ 但

在实际操作中，由于两种同位素含量差别非常大，也

就造成了它们的计数率相差将近 *% 个数量级+ 这使

得两者之间的比较会产生很大的误差+ 相反的情况

是，同位素含量在 *% (** 数量级的氪 ( )& 可以被掺

入样品中（在寿命很久的地下水样品中不存在氪 (
)&）+ 用辐射剂量衰变法（::;）可以对氪 ( )& 的数

量进行校正+ 掺入的氪 ( )& 可以作为可靠的比较核

素用于氪 ( )* 同位素含量的测量+
在实验过程中，系统可以在两种模式之间转换+

一种模式是，激光频率调到氪 ( )* 原子的共振频

率，./- 捕陷氪 ( )* 原子；另一种模式是，激光频率

调到氪 ( )& 原子的共振频率，./- 捕陷氪 ( )& 原

子+
在将 ,--, 技术应用于地下水寿命测定之前，

必须首先验证这个系统能够进行定量测量，为此

,--, 合作小组测定了 *% 个氪气样品中氪 ( )& 同

位素含量与氪 ( )* 同位素含量的比率［*"］+ 因为这

些样品是从寿命小于 *%% 年的空气样品中提取出来

的，它们的氪 ( )* 同位素含量可以认为是相同的，

因而在这里氪 ( )* 是作为比较核素的+ 而另一方

面，氪 ( )& 同位素含量随样品不同而不同，其含量

可以通过 ::; 来测定+ 将 ,--, 的实验结果和 ::;
的实验结果进行比较，如图 # 所示 + 从图中可以看

到，,--, 测定的氪 ( )& 1 氪 ( )* 同位素含量比率正

比于 ::; 测定的氪 ( )& 同位素含量+ 这也就证实了

,--, 定量分析的可行性+
在过去的两年中，一个国际合作小组首次利用

,--, 系统测量了埃及 <=>?@A 含水土层中地下水氪

( )* 的同位素含量，由此确定了这些地下水样品的
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物理

图 !" #$$# 测量的氪 % &’ ( 氪 % &) 同位素含量比率正

比于 **+ 测量的氪 % &’ 同位素含量

寿命［)!］,
-./012 含水土层是世界上最大的地下水资源

之一, 它位于埃及西部、利比亚东部、乍得东北部以

及苏丹西北部（图 ’）, 地上为撒哈拉沙漠所覆盖, 其

面积为 344 万平方公里；含水容积约为 ’ 万立方公

里，相当于尼罗河 ’44 年的流量, 这么多的地下水是

什么时候形成的，是如何形成的，这些问题还没有一

个确定的解答, 目前有两种模型解释 -./012 地下水

的成因, 一种模型认为，地下水来自西南部的山地地

区，自西南向东北流动, 另一种解释是，在很久以前，

这里曾是雨量充沛的地区，因而地下水是就地产生

的, 测定地下水的寿命将为解释这些问题提供实验

证据,
-./012 地下水研究是建立在国际合作的基础

上的, 取样工作由地质学家、美国伊利诺伊大学芝加

哥分校的 -506 78.9:;0< 教授组织，来自瑞士 =592 大

学、美国纽约州立大学 =.>>16< 分校、埃及 #02 7;1?@
大学，以及美国阿贡国家实验室的研究人员参与进

行, 取样过程历时两周，共采集地下水样品 A 个, 在

每一处采样地点，从人工井中汲取 ’ 到 )4 吨的地下

水, 然后提取溶解在水中的气体，将这些气体压缩入

气罐, 这些气罐被运到瑞士的 =592 大学, 在那里氪

气从其他气体中被分离开来，同时氪气中掺入一定

量的 氪 % &’, 准 备 好 的 样 品（ 每 一 个 样 品 约 为

4B )?* 标准氪气）再送到美国阿贡国家实验室, 然

后应用 #$$# 系统测量样品中氪 % &) 的同位素含

量, 通过实验，这个小组确定了样品的寿命（图 ’）,
从图 ’ 中可以看到，地下水样品寿命（34 万年到 )44
万年）从西向东、向北逐渐增加, 这在一定程度上为

“地下水产生于西南部地区”提供了实验证据, 同

时，地质学家可以从地下水的寿命以及地下水采样

图 ’" -./012 含水土层地图及地下水寿命测量结果

地点的位置，推测出流速、流向等地下水的重要参

数,
这项工作成果发表之后，得到了科学界的广泛

承认并受到了新闻媒体的关注［)’］, 美国地质物理联

合会（#?590:12 C5<D;E@0:16 F20<2）、阿贡国家实验

室、美国国家科学基金会（-180<216 7:052:5 G<.2H1I
80<2）以及伊利诺伊大学芝加哥分校联合发布新闻，

报道了这项工作, 随后美国《 今日物理》（ J;E@0:@
$<H1E）杂志、《 地质时代》（C5<80?5@）杂志、《 光子

波谱》（J;<8<20:@ 7D5:891）杂志等 纷纷对这项工作

进行了报道,

’" 展望

-./012 地下水寿命的成功测定，标志着 #$$#
已经可以成为一种实用可靠的测量地下水寿命的方

法, 通过对系统的逐步改进，如增加激光功率，优化

激光冷却原子的实验设置，将系统的探测效率进一

步提高 ’ 至 )4 倍是现实的, 而对现有系统更大的改

进则在于，采用效率更高的光学方法产生亚稳态的

氪原子［)A］, 现有的射频放电方法产生亚稳态原子的
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效率只有约 (% )"（ 也就是说，当氪原子通过射频放

电区域后，(%%% 个氪原子中只有 ( 个会被激发到亚

稳态上），这在很大程度上限制了系统探测效率的

提高* 如果将光学方法应用到 +,,+ 系统中，系统的

探测效率可能会得到大幅地提高，系统所需要的样

品数量将因此减小 $ 个数量级以上* 这就使 +,,+
技术用于测定冰的寿命（ 从 & 万年到 (%% 万年）成

为可能* 前面提到，在南极和格陵兰地区，冰层深度

可以达到 #%%% 米* 钻探工作非常困难而且费用很昂

贵* 因而样品的数量十分有限，通常一个样品最多只

有 ( 公斤左右* 这就要求测定样品寿命所采用的方

法必须具有很高的探测效率（ - (.）*
+,,+ 技术已经使氪 ) /( 的测量在地下水研究

领域开始发挥作用* 我们将会看到，随着第三代、第

四代 +,,+ 系统的建立，利用氪 ) /( 来确定样品的

寿命将会在地球科学中发挥越来越重要的作用*
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